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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestelit 
@ Brennstoffzellensystem 

@ Die Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem mit 
einem Anodenraum und einem Kathodenraum, die durch 
eine protonenleitende Membran voneinander getrennt 
sfnd. Der Kathodenraum wird von einem sauerstoffhalti- 
gen Gas durchstromt. 

ErfindungsgemaS wird vorgeschlagen, den Anodenraum 
mit einem flussigen Brennmittel/Kuhlmittelgemisch, vor- 
zugsweise ein Methanol/Wassergemisch, zu beaufschla- 
gen. Durch diese Vereinigung des Brennmittel- und Kuhl- 
mittelkreislaufs kann das System kompakter und kosten- 
gunstiger hergestellt werden. 
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Beschreibung 



Die Erfindung betriffl ein Brennstoffzellensystem mit ei- 
nem Anodenraum und einem Kathodenraum, die durch eine 
Protonenleitende Membran voneinander getrennt sind. 

Zur Zeit ist zur Verstromung von flussigen Energietragem 
in einem Brennstoffzellensystenn mit Proionenaustauscher- 
membran (PEM-Brennstoffzelle) weltweil schwerpunktma- 
Big die Reformierung von Methanol in einem Gaserzeu- 
gungssystem vorgesehen. Dabei wird ein Wasser/Methanol- 
Gemisch verdampft und in einem Reformer zu Wasserstoff, 
Kohlendioxid und Kohlenmonoxid umgesetzt Verdamp- 
fung und Reformierung sind hinsichtlich des eneigetischen 
Umsatzes sehr aufwendig. Dies hat Wirkungsgradverluste 
fur das Gesamtsystem zur Folge. Daruber hinaus sind Gas- 
aufbereitungsschritte zur Reinigung des Reformierungsga- 
ses notwendig. Das gereinigte Gas wild dann dem PEM- 
Brennsloffzellensystem zugefiihrt. 

Ein weiteres Problem stellt der Wassereinsatz fiir die Re- 
fomaierung dar. Das auf der Kathodenseite anfallendc - Pro- 
duktwasser reicht zur Deckung des Wasserhaushaltes nicht 
aus. Hierdurch wird ein separater Wassertank notwendig. 

Weiterhin ist aus der US 48 28 941 Al eine Methanol/ 
Luft-Brennstoffzelle mit einer C02-permeablen, anionenlei- 
tenden Membran bekannt 

Es ist die Aufgabe der Erfindung, ein gegeniiber Syste- 
men mit Gaserzeugung vereinfacht aufgebautes, kompaktes 
Brennstoffzellensystem mil prolonenleitender Membran mit 
verbessertem Gesamtwirkungsgrad zu schafFen. 

Die Aufgabe wird ejfindungsgemaB durch die kennzeich- 
nenden Merkmale des Patentanspruchs 1 gelost. 

Die Vereinigung des flussigen Kuhl- und Brennmittel- 
krdsiauf fiihrt zu einer Vereinfachung des Brennstoffeellen- 
systems und damit zu einer Volumen- und Kostenreduzie- 
rung, Aufierdem wird ein guter Systemwiricungsgrad er- 
reicht, da keine Energie fiir die Verdampfung, tfberhitzung 
und Herstellung des Wasserstoffs verbraucht wird. 

Die Ruckfuhrung des gasfreien, heiBen Anodenstromes 
liefert eine ausreichend hohe Brennstoffeelleneingangstem- 
peratur, wodurch die Performance der Brennstoflfzelle steigt. 

Vorzugsweise wird der im ersten Gasabscheider abge- 
trennte Dampf dem heiBen Flussigkeits/Gas-Gemisch vor 
dem Kiihler wieder zugefiihrt Erst nach erfolgter KiiWung 
wird das Gas in einem zweiten Gasabscheider abgetrennt 
und dem Kathodenabgas zugefiihrt Die Gasabscheidung am 
kiihlsten Punkt des Systems fiihrt zu einem geringen Brenn- 
mittelaustrag iiber das inerte Kohlendioxidgas. Die ausge- 
tragenen Brennmittelanieile werden mit dem sauerstoflfrei- 
chen Kathodenabgas gemischt und in einem Abgaskatalysa- 
tor zu Kohlendioxid und Wasserdampf umgesetzt Dadurch 
kann der Wrkungsgradverlust wesentlich verringert wer- 
den, da ein Teil der thermischen Energie im Abgas durch ei- 
nen Expander zuriickgewonnen und auf einen Kompressor 
zur Verdichtung des sauerstofirtialtigen Gases ilbertragen 
wird. 

Das Gesamtsystem weist eine positive Wasserbilanz auf, 
da ein groBer Teil des Wasserdampfes vor und nach dem als 
Kondensationsturbine wirkenden Expander auskondensiert 
und das so zuriick gewonnene Wasser einem Sammel- be- 
ziehungsweise Ausgleichsbehalter zugefuhrt wird. 

Weitere Vorteile und Ausgeslaltungen gehen aus den Un- 
teranspriichen und der Beschreibung hervor. Die Erfindung 
ist nachstehend anhand einer Zeichnung. die den Prinzipauf- 
bau des BrennstofFzellensystems zeigt, naher beschrieben. 

Die Brennstoffzelle 1 besteht aus einem Anodenraum 2 
und einem Kathodenraum 3, die durch eine protonenlei- 
tende Membran 4 voneinander getrennt sind. Ober eine 
Anodenzuleitung 5 wird dem Anodenraum 2 ein flussiges 



Brennmittel/Kuhlmittelgemisch zugefuhrt, Als Brennmittel 
kann hierbei jede bei Zimmertemperaiur fliissige und elek- 
trochemisch oxidierbare Substanz mit der allgemeinen 
Strukturformel H-[CH20-]n-Y mit 1 < n < 5 und Y = H 

5 Oder Y = CH3 verwendet werden. Das im Ausfiihrungsbei- 
spiel beschriebene System wird mil ftussigem Methanol als 
Brennmittel und Wasser als Kiihlmittel betrieben. Obwohl 
im folgenden nur noch die Verwendung eines Methanol/ 
Wassergemisches beschrieben wird, soli der Schutzbereich 

10 dieser Anmeldung jedoch nicht auf dieses Ausfiihrungsbei- 
spiel beschrankt werden. Als Kiihlmittel konmien insbeson- 
dere auch Flussigkeiten oder ionische beziehungsweise 
nicht-ionische Zusatze zum Wasser mil guten Frostschutzei- 
genschaften in Frage. Bei den moglichen Brennmitteln han- 

15 delt es sich beispieisweise um verzweigte Varianten obiger 
allgemeiner Formel, wie zum Beispiel Di- oder Trimethox- 
ymethan. 

In den Kathodenraum 3 wird iiber eine Kaihodenzulei- 
tung 6 ein sauerstoffhaltiges Gas geleitet. GemaB Ausfiih- 

20 nmgsbeispiel wird hierzu Umgebungsluft verwendet In der 
Brennstoffzelle 1 wird das Brennmittel an der Anode oxi- 
dierl, der Luftsauerstoff an der Kathode reduziert. Hierzu 
wird die protonenleitende Membran 4 auf den entsprechen- 
den Oberflachen mit geeigneten Katalysatoren, wie zom 

25 Beispiel hochoberflachige Edelmatallmohre oder getragene 
Katalysatoren beschichtet. Von der Anodenseite konnen nun 
Protonen durch die protonenleitende Membran 4 wandem 
und sich an der Kathodenseite mit den Sauerstoffionen zu 
Wasser verbinden. Bei dieser eleklrochemischen Reaktion 

30 entsteht zwischen den beiden Elektroden eine Spannung. 
Durch Parallelbeziehungsweise Hintereinanderschaltung 
vieler solcher Zellen zu einem sogenannten Slack konnen 
Spannungen und Stromstarken erreicht werden, die zum 
Antrieb eines Fahrzeugs ausreichen. 

35 Als Produkt entsteht am Anodenausgang ein mit Wasser 
und Methanol angereichertes Kohlendioxidgas. Dieses Fliis- 
sigkeits/Gasgemisch wird iiber eine Riickfuhrleitung 7, die 
mit der Anodenzuleitung 5 verbunden ist, aus dem Anoden- 
raum 2 abgefiihrt. Die RestsauerstoflF und Wasserdampf ent- 

40 haltende Kathodenabluft wird iiber eine Kathodenabgaslei- 
tung 8 abgefiihrt. Um einen guten Wirkungsgrad zu erhalten 
wird die Umgebungsluft im Kathodenraum 3 mit tJberdruck 
bereitgestellt Hierzu ist in der Kathodenzuleitung 6 ein mit 
Hilfe eines Elektromotors 9 angetriebener Kompressor 10 

45 angeordnet, der den gewiinschten Luftmassenstrom ansaugt 
und auf das erforderliche Druckniveau verdichtet BeimBe- 
trieb mit Umgebungsluft wird auBerdem vorzugsweise im 
Eintrittsbereich der Kathodenzuleitung 6 stromauf des 
Kompressors 10 ein Luftfilter 11 vorgesehen. Ein Teil der 

50 fiir die Komprimierung der Umgebungsluft benotigten 
Energie kann mit Hilfe eines in der Kathodenabgasleitung 8 
angeordneten Expanders 12 zuruckgewonnen werden. Vor- 
zugsweise sind der Kompressor 9, der Expander 12 und der 
Elektromotor 9 auf einer gemeinsamen Welle angeordnet. 

55 Die Regelung der Brennstofifzellenleistung erfolgt durch 
Stcuerung oder Regelung der Kompressordrehzahl und da- 
mit des zur Verfiigung stehenden Luftmassenstromes. 

Auf der Anodenseite wird das Methanol/Wassergemisch 
mit Hilfe einer Pumpe 13 bei einem vorgegebenem Druck 

60 zirkuliert, um an der Anode standig ein Uberangebot an 
Brennmittel zu gewahrleisten. Das Verhalmis von Wasser zu 
Methanol in der Anodenzuleitung 5 wird mit Hilfe eines 
Sensors 14 eingestellt, der die Methanolkonzentration in der 
Anodenzuleitung 5 miBt In Abhangigkeit von diesem Sen- 

65 sorsignal erfolgt dann eine Konzentrationsregelung fiir das 
Methanol/Wassergemisch, wobei das fliissige Methanol aus 
einem Methanoltank 15 iiber eine Methanoizufuhrungslei- 
tung 16 zugefiihrt und mit Hilfe einer nicht naher gezeigten 



DE 197 0] 

3 

ipritzduse 19 in die Anodenzuieitung 5 eingespritzt 
id. Der Einsprilzdruck wird durch eine in der Medianol- 
ufuhrungsleitung 16 angeordneten Einspritzpumpe 17 er- 
zeugt. Dem Anodenraunn 2 wird somit standig ein Metha- 
nol/ Wassergemisch mil konstanter Methanolkonzentration 5 
zugefuhrt. 

Auf der Anodenseite tritt nun das Problem auf, daB aus 
dem Flussigkeits/Gasgemisch in der Ruckfiihrleitung 7 das 
mil Melhanol- und Wasserdampf angereicherte Kchlendi- 
oxid abgetrennt werden muB. Dabei soil ein zu hoher Me- io 
thanolaustrag uber das Kohlendioxidgas verhindert warden, 
da sonst der Gesamlwirkungsgrad des Systems verringert 
wird und gleichzeitig unverbranntes Methanol an die Umge- 
bung abgegeben wiirde. Urn dies zu verhindem wird ein 
zweistufiges System zur Gasabtrennung vorgesehen. En er- is 
ster Gasabscheider 18 zur Abtrennung von Dampf aus dem 
heiSen Flussigkeits/Gasgemisch ist in der Ruckfuhrleitung 7 
angeordnet. Die heiBe Riissigkeit wird anschlieBend von 
der kuckfuhrleilung 7 in die Anodenzuieitung 5 gefiihrt, 
wahrend der Dampf mit Hilfe einer Leitung 33 iiber einen 20 
Kiihler 20 einem zweiten Gasabscheider 21 zugefiihrt wird. 
Das Gas wird somit erst nach erfolgter Kiihlung im zweiten 
Gasabscheider 21, das heiBt am kaltesten Punkt des Sy- 
stems, abgetrennt, wodurch der Methanoiaustrag Uber das 
Kohlendioxid erheblich reduziert wird. 25 

Das im zweiten Gasabscheider 21 verbleibende Metha- 
nol/Wassergemisch wird iiber eine Leitung 22 in die Ano- 
denzuieitung 5 zuriickgefiihrt. Die Ruckfuhrung des heiBen 
Methanol/Wassergemisches aus der Ruckfuhrleitung 7 und 
des heruntergekiihltep Methanol/Wassergemisches aus der 30 
Leitung 22 erfolgt uber ein Thermostatventil 23. Mit Hilfe 
dieses Thermostatventils 23 kann somit die Eingangstempe- 
ratur am Anodenraum 2 auf einen vorgegebenen Wert gere- 
gelt werden. Die Ruckfuhrung des heiBen, gasfreien Metha- 
nol/Wassergemisches liefert eine ausreichend hohe Brenn- 35 
stoff Zellentemperatur am Anodeneintritt, wodurch die Per- 
formance des BrennstofFzellensystems erhoht wird 

Durch eine Bypassleitung 24, die die Riickfiihrleitung 7 
stromauf des ersten Gasabscheiders 18 mit der Leitung 33 
verbindet, und eines darin angeordneten Dosierventils 25 40 
kann ein Teil des heiBen Flussigkeits/Gasgemisches aus der 
Ruckfuhrleitung 7 abgetrennt und direkt dem Kuhler 20 zu- 
gefuhrt werden. Der im ersten Gasabscheider 18 abgetrennte 
Dampf wird dann gegebenenfalls uber ein weiteres Dosier- 
ventil 26 dem Flussigkeits/Gasgemisch stromauf des Kuh- 45 
lers 20 zugefuhrt. Durch diese Dosierventile konnen die 
Massenstrome und damit die Temperatumiveaus in den ein- 
zeben Zweigen des Anodenkreislaufes gezielt beeinfluBt 
werden, wodurch variable Steuer- oder Regelverfahren rea- 
lisiert werden konnen. 50 

Weiterhin konnen weitere Bypassleilungen 27, 28 mit in- 
tegrierten Dosiervendlen 29, 30 und Warmetauschem 31, 32 
vorgesehen werden-, mit deren Hilfe bei Bedarf War- 
meenergie von der heiSen Kathodenabluft in der Kathoden- 
abgasleitung 8 auf das heruntergekuhlte Methanol/Wasser- 55 
gemisch in der Leitung 22 beziehungsweise vom heiBen 
Methanol/Wassergemisch in der Anodenzuieitung 5 auf die 
kiihleren Luftmassenstrom in der Kathodenzuleitung 6 uber- 
tragen werden kann. Die Warmetauscher 31, 32 sind hierzu 
vorzugsweise in der Kathodenabgasleitung 8 zwischen Ka- 60 
thodenraum 3 und Expander 12 beziehungsweise in der Ka- 
thodenzuleitung 6 zwischen Kompressor 10 und Kathoden- 
raum 3 angeordnet. Zur Regelung des Dosierventils 29 kann 
weiterhin ein Temperatursensor 35 stromab des Warmetau- 
schers 31 in der Kathodenabgasleitung 8 vorgesehen wer- 65 
den. Mit Hilfe des Warmetauschers 32 wird die heiBe, auf- 
geladene Luft vor dem Eintritt in den Kathodenraum 3 vor- 
zugsweise auf eine Temperatur von bis zu 100**C abgekuhlt. 
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Das im zweiten Gasabscheider 21 abgetrennte Gasge- 
misch aus Restmethanoi und Kohlendioxid wird iiber eine 
Leitung 33 in die Kathodenabgasleitung 8 gefiihrt, wo sie 
mit der sauersloffreichen Kathodenabluft vermischt und in 
einem in der Kathodenabgasleitung 8 stromab der Einmiin- 
dung der Leitung 33 angeordneten Abgaskatalysator 34 zu 
Kohlendioxid und Wasserdampf umgesetzt. Um zumindest 
einen Teil des Wasserdampfes als Wasser aus der Kathoden- 
abluft abzutrennen sind stromauf und stromab des Expan- 
ders 12 zwei Wasserabscheider 36, 37 in der Kathodenab- 
gasleitung 8 angeordnet. Hierbei dient der Expander 12 als 
kompakte Kondensationsturbine, an deren Ausgang wie- 
derum ein Teil des Wasserdampfes auskondensiert. Zusatz- 
lich wird die Kathodenabluft im AnschluB an den Abgaska- 
talysator 34 mit Hilfe des weiter oben beschriebenen War- 
metauschers 31 und des Temperatursensors 35 auf ein vor- 
gegebenes Temperatumiveau heruntergekuhlt. Erst durch 
diese Korabination von Temperaturregelung und Kondensa- 
tionsturbine kann ein positiver Wasserhaushalt des Gesamt- 
sys terns gewahrleistel werden. Das in den Wasserabschei- 
dem 36, 37 gesammelte Wasser wird anschlieBend iiber eine 
Riickspeiseleitung 38 mit integrierter Riickspeisepumpe 39 
in den zweiten Gasabscheider 21 zuruckgefiihit Dieser 
zweite Gasabscheider ist gleichzeitig als Sammelbehalter 
fiir das auf der Kathodenseite anfallende Produktwasser und 
als Ausgleichsbehalter fiir das fliissige Methanol/Wasserge- 
misch ausgebildet. Uber eine Fiillstandsregelung kann das 
I^veau des Sammelbehalters konlrolliert und geregelt wer- 
den. 

Dieses Gesamtsystem weist gegenuber herkommlichen 
PEM-Brennstofifeellensystemen bei kompakterer Bauweise 
und geringeren Kosten einen vergleichbaren Systemwir- 
kungsgard auf. Insbesondere durch die Vereinigtmg von 
Kiihl- und Brennmittelkreislauf folgt eine Volumen- und 
Kostenreduzierung. AuBerdem wird der Gesamtwiricungs- 
grad erhoht, da keine Energie fiir die Verdampfung, Oberhit- 
zung und Treibstofferzeugung aufgewendet werden muB 
und die Wirkungsgradverluste durch die Gasaufbereitung 
im Abgaskatalysator wesentlich verringert werden. Weiter- 
hin kann auf eine Luftbefeuchtung verzichtet werden. Wei- 
tere Vorteile sind in der posidven Wasserbilanz und einem 
verbessertem Kaltstartverhalten zu sehen. Schliefilich kann 
durch die Verwendung eines Methanol/Wassergemisches 
auf FrostschutzmaBnahmen verzichtet werden. 

Patentanspriiche 

1. Brennstoffzellensystem (1) mit einem Anodenraum 
(2) und einem Kathodenraum (3), die durch eine Proto- 
nenleitende Membran (4) voneinander getrennt sind, 
mit einer Kathodenzuleitung (6) zur Zufuhr von sauer- 
stofEhaltigem Gas zum Kathodenraum (3). einer Ano- 
denzuieitung (5) zur Zufuhr eines fliissigen Brennmit- 
tel/Kiihlniittelgemisches zum Anodenraum (2), mit ei- 
ner Ruckfuhrleitung (7) zwischen dem Anodenrau- 
mausgang und der Anodenzuieitung (5) und mil einer 
Kathodenabgasleitung (8). 

2. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB das Kuhlmittel Wasser ist 

3. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB das fliissige Brennmittel dne 
elektrochemisch oxidierbare Substanz mit der allge- 
meinen Strukturformel U-lCHiO-]^^ mit 1 < n < 5 
und Y = H Oder Y = CH3 ist. 

4. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB in der Ruckfuhrleitung (7) ein er- 
ster Gasabscheider (18) und in der Kathodenabgaslei- 
tung (8) ein Abgaskatalysator (34) angeordnet ist und 
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daB zwischen dem ersten Gasabscheider (18) und der 
Kathodenabgasleitung (8) eine Leiiung (33) vorgese- 
hen ist, iiber die das im ersten Gasabscheider (18) ab- 
getrennte Gas stromauf des Abgaskatalysators (34) in 
die Kathodenabgasleitung (8) geleitet wird. 

5. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 4, dadurch 
gekennzeichnet, dafi in der Leitung (33) in Stroraungs- 
richtung nacheinander ein Kuhler (20) und ein zweiter 
Gasabscheider (21) angeordnet sind, daB eine steuer- 
bare Bypassleitung (24), die die Ruckfuhrleitung (7) 
stromauf des ersten Gasabscheiders (18) mil der Lei- 
tung (33) zwischen dem ersten Gasabscheider (18) und 
dem Kuhler (20) verbindel, vorgesehen ist und daB der 
z>yeite Gasabscheider (21) zur Abfuhr der flussigen 
Bestandteile uber eine Leitung (22) mit der Anodenzu- 
leitung (5) verbunden ist. 

6. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 5, dadurch 
gekennzeichnet, daB in den zweiten Gasabscheider 
(21) ein Sanimelbehalter und/oder ein Ausgleichsbe- 
halter mit Niveauregulierung integriert ist. 

7. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 5, dadurch 
gekennzeichnet, dafi die Ruckfuhrleitung (7) und die 
Leitung (22) iiber ein Thermostatventil (23) mit der 
Anodenzuleiiung (5) verbunden sind. 

8. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 25 
gekennzeichnet, dafi das flUssige Brennmittei iiber eine 
Brennmittelzufiihrungsleitung (16) aus einem Brenn- 
mitteltank (15) der Anodenzuleitung (5) zugefiihrt 
wird. 

9. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB in der Anodenzuleitung (5) stro- 
mab der Einmiindung der Brennmittelzufuhningslei- 
tung (16) ein Sensor (14) zur Ermittlung der Brennmit- 
telkonzentration vorgesehen ist. 

10. Brennstofifzellensystem nach Anspruch 8 und 9, 
dadurch gekennzeichnet, dafi in der Brennmittelzufiih- 
rungsleitung (16) eine Einspritzpumpe (17) und eine 
Einspritzduse (19) vorgesehen sind, iiber die das 
Brennmittei in Abhangigkeit von der Brennmittelkon- 
zentration stromauf des Sensors (14) in die Anodenzu- 
leitung (5) eingespritzt wird. 

11. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, dafi zwischen der Kathodenzuleitung 
(6) und der Kathodenabgasleitung (8) eine Kompres- 
sor/Expandereinheit (10, 12) vorgesehen isL 

12. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 1, 6 und 
11. dadurch gekennzeichnet, daB stromauf und/oder 
stromab der Kompressor/Expandereinheit (10, 12) in 
der Kathodenabgasleitung (8) ein Wasserabscheider 
(36, 37) vorgesehen ist, der iiber eine Riickspeiselei- 
tung (38) mit dem Sammelbehalter verbunden ist. 

13. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB zwischen der Anodenzuleitung 
(6) und der Kathodenzuleitung (6) ein Warmetauscher 
(32) vorgesehen ist 

14. BrennstofFzellensystem nach Anspruch 5, dadurch 
gekennzeichnet, dafi zwischen der Leitung (22) und der 
Kathodenabgasleitung (8) ein Warmetauscher (31) 
vorgesehen ist. 

15. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 14, da- 
durch gekennzeichnet, daB in der Leitung (22) ein Do- 
sierventil (29) angeordnet ist, daB in der Kathodenab- 
gasleitung (8) stromab des Warmetauschers (31) ein 
Temperatursensor (35) angeordnet ist, dafi eine das Do- 
sierventil (29) umgehende und den Warmetauscher 
(31) durchsU-omende Bypassleitung (27) vorgesehen 
ist, wobei das Dosierventil (29) zur Einstellung des By- 
passstromes in Abhangigkeit vom Signal des Tempera- 



tursensors (35) angesteuert wird. 
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